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論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨
リグニンの生化学的な分解並びに変換は製紙工業における脱リグニン処理,廃液処理,リグニンの化学
合成原料としての利用などの点から重要である｡本論文は,担子菌類の生産するリグニン分解酵素を用い
たリグニン並びに関連化合物の分解および変換のための反応系,特に有機溶媒を用いた反応系の開発を行
うとともに,これら酵素の大量生産を試みた結果を取りまとめたもので,評価すべき点は次の通りである｡
1.Phanerochaetechrysosporiumの生産するLiPの有機溶媒中における反応性について詳細に検討を加
え,3,3'-ジメトキシベンジジンに対しグリコール系の溶媒中で酸化活性を示し,かつ水中よりも高い活
性が認められることを兄いだし,さらに反応中間体の違いから水中と溶媒中の反応の差異を明らかにした｡
また,有機溶媒が酵素活性に及ぼす影響についても検討を加え,活性が保持される溶媒は酵素の立体構造
と活性中心の両方への影響が少ないことを推定した｡ついで,溶媒中の基質特異性についても検討を加え,
有機溶媒中では基質のイオン化ポテンシャルと疎水性がLiPによる酸化反応に影響することも推定した｡
さらに,種々の修飾剤を用いて,LiPの化学修飾を行い,化学修飾法は,有機溶媒中でのLiPの反応性の
改善に有効であることを示した｡続いて,BjerkanderaaduStaの生産するMnPは70%アセトン中で,合
成リグニンを低分子化することを認め,さらに付随する重合反応はアスコルビン酸の添加によるフェノキ
シラジカル濃度の減少により抑制することができ,この条件下では分解反応が優先することも兄い出した｡
- 1168-
2.合成リグニン調製の際,有機溶媒中では,シナピルアルコールから天然リグニン中の主要結合様式で
ある β-0-4型二量体が,水中ではレジノール型二量体が生成することを兄いだし,モデルリグニンの合
成には有機溶媒の存在が重要であることを明らかにし,反応系への有機溶媒の添加によりランダムに進行
するラジカル反応を制御することが可能であることを示した｡また,有機溶媒中で,従来から用いられる
西洋わさびペルオキシダーゼやFe3+の代わりにB.adustaのMnPを用いて,化学構造,分子量などの
点で天然に近いリグニンを高収率で得ている｡
3.木粉を主体とする固体培地を用いた回転式固体培養装置を作成し,本装置によるリグニン分解酵素生
産はフラスコ培養と同程度であることを示した｡
以上のように,本論文では新たに,反応系として有機溶媒を用いることで,担子菌類の生産するリグニ
ン分解酵素がリグニンとその関連物質の合成および分解の両反応を触媒することが可能となることを示し
ており,本酵素による新規の生分解性ポリマーの合成への利用の可能も強く示唆するものである｡ また,
酵素の大量生産により,リグニン分解酵素を用いた工業レベルでの反応の可能性も示唆され,バイオマス
変換学,応用酵素化学,木材化学,林産工学などの諸分野に寄与するところが大きい｡
よって,本論文は博士 (農学)の学位論文として価値あるものと認める｡
なお,平成9年2月19日,論文並びにそれに関連した分野にわたり試問した結果,博士 (農学)の学位
を授与される学力が十分あるものと認めた｡
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